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We made various attempts to publish high impact factor papers. Here we describe such efforts 
and research activities carried out in fiscal year 2010. As a research, pulsed laser-induced 
morphological transformation and size-reduction of colloidal gold nanoparticles in the aqueous 
phase were investigated using transient absorption spectroscopy and transmission electron 
microscopy (TEM). Femtosecond laser-induced fragmentation of gold nanoparticles within 100 
ps after the laser pulse is interpreted in terms of the Coulomb explosion mechanism. On the 
other hand, nanosecond laser-induced size-reduction of gold nanoparticles is in good agreement 
with the photothermal evaporation mechanism that is based on heating of particles to 
temperatures above the boiling point of gold (3100 K). Here, the experimentally observed 
fragmentation thresholds were well-reproduced by simulations based on electron and lattice 
temperature models and by considering the dissipation of heat into the surrounding medium. The 
numerical method described herein has the advantage of identifying the fragmentation 
mechanism by considering pulse duration- and energy-dependent thresholds.  
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たが、J. Phys. Chem. C 3 報、J. Phys. Chem. Letter 





日時： 5 月 28 日（金）16：30－18：00  
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日時： 8 月 3 日（火）16：00－17：00  
場所： K404  
講師： Prof. Heiko Reith （RheinMain University of 
Applied Sciences, Germany） 
題 目 ： Thermoelectric properties of 1D 
nanostructures 
 
日時： 8 月 26 日（木）17：30－18：30  
場所： K503 教室  
講師： Daniel Werner エコシステム工学コース（D2） 
題目： An improved working model for interpreting 
the fluence-dependent response in pulsed 
laser-induced shape transformation of aqueous gold 
nanoparticles  
 
日時： 10 月 21 日（木）10：30－11：30 
場所：総合研究実験棟（エコ棟）605 教室 
講師： Prof. Hong-Bo Sun (Jilin University, China) 
題目:  Laser nanofabrication and its applications 
in diversified fields  
 
日時：10 月 29 日（金）18：00－19：00 
場所：総合研究実験棟（エコ棟）605 教室）  
講師：安井武史教授 先進物質材料部門材料加工シス




日時： 12 月 8 日（月） 9：30-10：30  
場所： 総合研究実験棟 605 教室  






貴 金 属 ナ ノ 粒 子 は 局 在 表 面 プ ラ ズ モ ン 共 鳴
















になった 7 - 16)。他方、応用研究として、形態変化およ
びこれと同時起こる高温加熱状態、衝撃波発生、ナノ
バブル発生等 17 - 18) を利用したナノ加工 19 - 21) や腫瘍
細胞の攻撃 22 - 23)などへの研究展開も視野に入りつつ
ある。加えて、この形態変化は「液中レーザーアブレ
















ち、直径 19～47 nm の金ナノ粒子分散水溶液に、波長






















































温度（ Te ）と格子温度（ TL ）は 2 温度モデル
（two-temperature model, TTM）により 2 つの微分方
程式で記述される 28)。媒体温度（Tm）も考慮すると微



























Fig. 1.Temporal evolution of electron temperature, Te 
(solid curve), lattice temperature, TL (dotted curve); and 
maximum water temperature Tm at the NPwater interface, 
(dashed curve) for a 60-nm-diameter gold sphere absorbing 
a laser pulse of 150 fs (FWHM of the Gaussian time 
profile) at 400 nm and a laser fluence of 12.3 mJcm2 
(Pmax = 7.7  1010 Wcm-2). Horizontal lines represent 
temperatures at which important events take place: Tce, 
threshold for the Coulomb explosion in liquid; Tbp, boiling 
point of bulk gold; Tmp, melting point of bulk gold; Tcp, 
critical point of water. 
 
図 1 は直径 60 nm の金粒子に水中で 150 fs（Gaussian
時間プロファイルの FWHM）、波長 400 nm のパルス（平
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 金表面と媒体の間には一種の熱抵抗（ thermal 
conductance）が存在し、温度は不連続になることが指



























































Fig. 2.(a) Typical time sequence of in situ extinction 
spectra for 60-nm Au NPs in aqueous solution during 
femtosecond pulsed-laser irradiation at 400 nm, laser 
fluence 19.4 mJcm-2. The spectra were recorded at 1, 15, 
40 and 60 min. The repetition rate was 100 Hz. The 
symbol ΔA represents the change in LSPR band peak 
intensity as a result of 60 min of irradiation. 
(b) Plot of A for 3,600,000 shots (1 kHz, 60 min) vs. laser 
fluence (scale on the left) upon excitation at 400 nm. 
Calculated laser-fluence-dependent temperature evolution of 
maximum Te (dashed line) and maximum TL (solid line) for 
a 60-nm aqueous Au NP (scale on the right) is also included. 
 
(a)   (b)    (c)   (d)   (e) 
  
 
Fig. 3.TEM images and corresponding size distributions of 
60-nm Au NPs after 60 min of femtosecond laser irradiation 
at 100 Hz at an excitation wavelength of 400 nm.   (a): 0 
mJcm2, (60  8) nm; (b): 3.7 mJcm2, (55  5) nm; (c): 7.6 
mJcm2 ; (57  13) nm and (2.5  1.3) nm; (d): 12.1 
mJcm2 , (56  13) nm and (3.2  1.2) nm, (e): 19.4 mJcm2, 
(54  12) nm and (3.0  1.3) nm. Approximately 200500 
particles were examined to measure the size distribution. 
 







ズ減少の目安となりうる。1 kH で 60 min（3,600,000
ショット）照射後のA の大きさを縦軸とし、平均レー
ザーエネルギー密度（ｍJcm2）を横軸としてプロット
したものが図 2 (b) である。エラーバーはビームスポ
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 り高いエネルギーでは必ず微細粒子が存在した（図 3 
(c)  (e)）。これから、フラグメンテーションのしき






あろうか。60 nm の金粒子は 6.7  106 個の原子から
成り、液滴モデルによればクーロン反発エネルギーが
表面エネルギーに打ち勝ってクーロン爆発をおこすた







ロン爆発が原理的に起こりうる。電子温度 Teが 7300 K
となるレーザー強度は 6 ｍJcm2 で、実測されたフラ




発が起こると見て間違いない。なお、波長 400 nm で励
起した場合は主として金のバンド間遷移を励起するこ
とに相当するが、波長 532 nm を用いてバンド内励起を
行った場合はフラグメンテーションのしきいエネルギ









回復が観測される 27)。これは高温では LSPR バンドが
ブロードになることに起因する。図 4（a）はフラグメ
ンテーションしきい値以下の 3.7 ｍJcm2 における過
渡吸収測定より得られたスペクトル変化である（励起














































Fig. 4.(a) Extinction spectral changes constructed from 
femtosecond transient absorption spectra of 60-nm Au NPs 
at various delays upon excitation at 400 nm by a laser 
fluence of 3.7 mJcm2, which is below the fragmentation 
threshold. At the wavelength of (490 ± 5) nm, an isosbestic 
point was observed. 
(b) Extinction spectral changes due to particle temperature 
rise calculated to account for the transient spectral changes 
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るために積算は 1000 回行った。 
 
















Fig. 5.Time evolution of transient absorption bleaching 
signals at various fluences for 60-nm aqueous Au NPs at 
delays of up to 500 ps. (a): 3.7 mJcm2, (b): 6.1 
mJcm2,(c) 17.2 mJcm2. 
 
図 5 からわかるように、フラグメンテーションしき
い値以下の 3.7 ｍJcm2 においては、レーザー照射に
よりわずかな吸収の減少が見られた。これは先に述べ
た表面融解による形状変化に相当する。これに対して、











































では全く無視されてきた点である 7 ~ 13)。 
 


















Fig. 6.Temperature versus time curves for electron, Te 
(solid curve); lattice, TL (dotted curve); and maximum 
water temperature Tm (dashed curve) at the NP-water 
interface for a 55 nm diameter gold particle interacting 
with a 5 ns laser pulse (FWHM of the Gaussian time 
profile) at 355 nm, 28 mJ cm-2 (Pmax = 5.26  106 W cm-2) 
 





















張している真船らの研究に言及する 12 - 13)。彼らはレ
ーザーアブレーションでつくった平均粒径 10nm の金









なものを考える必要がある 9, 15)。 
ナノ秒励起の場合の計算結果と実験との対応を見る
ために、図 7 にA 対 レーザーエネルギー密度（ｍ
Jcm2）曲線を、計算により求めた TL（＝Te）の最大値
（励起の 5 ns 後）と併せて示した。 
 

































Fig. 7.Laser fluence-dependent evolution of maximum TL 
(solid line) for a 55 nm aqueous gold NP (scale on the right 
side) together with the experimental plots of A for 36000 
shots vs. laser fluence (scale on the left side) on excitation 
at 532 nm (a) and 266 nm (b). The vertical lines represent 
the experimental thresholds of melting and evaporation. 
 
図 7 は直径 55nm の金粒子にパルス幅 5 ns のレーザー










値は 266 nm 励起で 20 ｍJcm2、532 nm 励起で 32－33 
ｍJcm2 である。これについては、水中において LSPR
バンドピークに近い 532 nm のほうがバンド間遷移の







いる。これを行わない場合、特に 532 nm 励起の温度曲
線から得られる沸点に達するレーザー強度は分裂しき
い値との一致が非常に悪くなる。より細かい点に注意
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